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(57) Abstract: The invention relates to a high-temperature resistant seal, particularly a seal for use in a high -temperature fuel cell. 
— The inventive seal comprises a structured metallic layer having at least one area on whose surface a filler is placed. The filler is 
^| comprised, in particular, of clay minerals or ceramic materials. The seal thus advantageously combines the sealing properties of a 
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung bezieht sich auf eine hochtemperaturbestandige Dichtung, insbesondere eine Dichtung 
fiir den Einsatz in einer Hochtemperatur-Brennstoffzelle. Die erfindungsgemasse Dichtung umfasst eine strukturierte metallische 
Schicht mit wenigstens einem Bereich, auf dessen Oberflache ein Fullstoff angeordnet ist. Der Fullstoff besteht insbesondere aus 
Tonmineralien oder keramischen Materialien. Die Dichtung kombiniert auf diese Weise vorteilhaft die dichtenden Eigenschaften 
einer metallischen Schicht, beispielsweise einer wellenformigen Metallfolie, mit den elastischen Eigenschaften des Fullstoffs. Die 
Dichtung ist insbesondere fiir den Einsatz bei hohen Temperaturen, so beispielsweise in Hochtemperatur- Brennstoffzellen geeignet. 
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Beschreibung 
Hochtemperaturbestandige Dichtung 



Die Erfindung bezieht sich auf eine hochtemperaturbe- 
standige Dichtung, insbesondere eine Dichtung fur den 
Einsatz in einer Hochtemperatur-Brennstof f zelle . 

Stand der Technik 

Hochtemperaturbestandige Bauelemente weisen haufig un- 
terschiedliche Einzelkomponenten mit unterschiedlichen 
Warmeausdehnungskoef f izienten auf. Diese fuhren bei der 
Abdichtung zwischen den Einzelkomponenten, unabhangig 
ob elektrisch leitend oder isolierend, insbesondere bei 
einer thermozyklischen Betriebsweise zu grofien Proble- 
men in Form von Spannungen oder auch Rissen. Zu solchen 
hochtemperaturbestandigen Bauelementen zahlen Bauteile 
fur Gasturbinen oder auch Hochtemperatur-Brennstof f- 
zellen . 

Eine Art der Hochtemperatur-Brennstof f zelle ist die 
Hochtemperatur-Brennstof f zelle mit Festelektrolyt (So- 
li de Oxide Fuel Cell (SOFC) ) , deren Betriebstemperatur 
bis zu 1000 °C betragen kann. An der Kathode einer 
Hochtemperatur-Brennstof f zelle bilden sich in Anwesen- 
heit des Oxidationsmittels Sauerstof f ionen. Die Sau- 
erstoffionen diffundieren durch den Elektrolyten und 
rekombinieren auf der Anodenseite mit dem vom Brenn- 
stoff stammenden Wasserstoff zu Wasser. Mit der Rekom- 
bination werden Elektronen freigesetzt und uber diesen 
elektrischen Strom elektrische Energie aus der Brenn- 
stoff zelle erzeugt . 
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Mehrere Brennstof f zellen werden in der Regel zur Erzie- 
lung groEer elektrischer Leistungen durch verbindende 
Elemente, auch Interkonnektoren oder bipolare Platten 
genannt, elektrisch und mechanisch miteinander verbun- 
5 den. Mittels bipolarer Platten entstehen libereinander 

gestapelte, elektrisch in Serie geschaltete Brennstof f- 
zellen. Diese Anordnung wird Brennstof fzel lens tapel ge- 
nannt . Die Brennstof fzellenstapel bestehen aus den In- 
terkonnektoren und den Elektroden-Elektrolyt -Einheiten. 

10 

Nachteilig konnen bei Brennstof f zellen und Brennstoff- 
zellenstapeln, oder auch bei hochtemperaturbestandigen 
Bauteilen ganz allgemein, folgende Probleme auftreten: 
Bei zyklischer Temperaturbelastung treten regelmaSig 
15 War me spannungen , verbunden mit Relativbewegungen der 

Einzelkomponenten zueinander, auf . Diese basieren auf 
dem unterschiedlichen thermischen Ausdehnungsverhalten, 
bzw. den unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoef- 
fizienten der verwendeten Materialien. 

20 

Zur Abdichtung einzelner Komponenten, insbesondere bei 
Hochtemperatur-Brennstoff zellen, werden im Stand der 
Technik unter anderem Glaslote mit geringer Elastizitat 
eingesetzt. Dabei besteht durch auftretende Warmespan- 

25 nungen die Gefahr der Rifibildung und des Haftungsver- 

lusts. Weiterhin besteht gemaS dem Stand der Technik 
noch keine ausreichende Kompatibilitat zwischen den 
vergleichsweise hohen Ausdehnungskoef fizienten z. B. 
einer metallischen bipolaren Platte und den derzeit be- 

30 kannten Elektroden- , bzw. Elektrolytmaterialien, deren 

Ausdehnungskoef fizienten vergleichsweise geringer sind. 
Dadurch konnen nachteilig War me spannungen zwischen 
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Elektroden und Interkonnektoren auftreten, die zu einer 
mechanischen Schadigung innerhalb der Brennstof f zelle 
fiihren konnen. 

5 Diese Problematik betrifft aber auch die in Brennstof f- 

zellen haufig eingesetzten Glaslote, die die Dichtig- 
keit der Brennstof fzellen innerhalb eines Stapels ge- 
wahrleisten soil en. 

10 Aufgabe und Losung 

Aufgabe der Erfindung ist es, eine hochtemperaturbe- 
standige Dichtung bereit zu stellen, die zwischen Kom- 
ponenten mit unterschiedlichen thermischen Ausdehnungs - 
koef f izienten eine langzeitstabile Dichtung ermoglicht 

15 und optional auch eine elektrische Kontaktierung zwi- 

schen den Komponenten erlaubt . 

Die Aufgabe wird gelost durch eine Dichtung mit der Ge- 
samtheit der Merkmale des ersten Anspruchs . Weitere 
20 vorteilhafte Ausgestaltungen der Dichtung ergeben sich 

aus den darauf ruckbezogenen Anspriichen. 



Gegenstand der Erfindung 

25 Die Dichtung gemaJS Anspruch 1 umfaSt eine strukturierte 

metallische Schicht mit wenigstens einem Bereich, auf 
dessen Oberflache ein Fullstoff angeordnet ist. 
Die metallische strukturierte Schicht bildet das tra- 
gende Gerust dieser Dichtung und kann beispielsweise 

30 aus einer gepragten oder gestanzten Metallf olie oder 

auch aus gepragten Metallstrukturen, insbesondere Hohl- 
profilen, bestehen. Als Werkstoffe fur diese metalli- 
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sche Schicht konnen hochtemperaturbestandige , d. h. 
hochwarmf este metallische Legierungen wie beispielswei - 
se E i s en - Chr oml egi e rungen , Nickel -Basislegierungen oder 
auch Kobalt -Basislegierungen eingesetzt werden. Insbe- 
5 sondere sind Legierungen geeignet, die durch ihren Alu- 

miniumgehalt korrosionsgeschut zt sind, d. h. bei hohen 
Temperaturen zur Ausbildung einer dunnen, dichten 
Al 2 0 3 -Oxidschicht fiihren. Bei ausreichender Dicke der 
gebildeten Al 2 0 3 -Schicht wirkt diese elektrisch isolie- 

10 rend. Insgesamt werden bevorzugt austenitische Werk- 

stoffe als metallische Schicht eingesetzt, da sie uber 
eine ausreichend hohe Kriechbestandigkeit verfugen . Das 
elastische Verhalten dieser metallischen Schicht wird 
dabei insbesondere durch die Prof ilgeometrie der 

15 Schicht (Flankenwinkel , Radius, Anzahl der Wellen, 

Dichtprof ile) , die Materialien der abzudichtenden Bau- 
teile und deren Warmebehandlungszustand bestimmt. 

Weiterhin weist die metallische Schicht der erfindungs- 
20 gemaEen Dichtung wenigstens einen Bereich auf , auf dem 

ein Fullstoff angeordnet ist. Als Fullstoff kommen ins- 
besondere Tonmineralien oder auch ker ami sche Pulver zum 
Einsatz. Die Tonmineralien weisen aufgrund ihrer platt- 
chenartigen Struktur bei Druckbelastung eine elastische 
25 Ruckfederung auf. Geeignete Tonmineralien sind insbe- 

sondere Glimmer. Oft schimmern und glanzen diese Blatt- 
chen silbrig oder golden, weshalb sie schon oft mit 
wertvollen Mineralen verwechselt wurden. Glimmer dient 
unter anderem als Isoliermaterial . Diese Eigenschaft 
30 ist hier vorteilhaft, weil der Fullstoff dadurch zu- 

satzlich die elektrische Isolierung ubernehmen kann. 
Seine Verwitterungsprodukte f inden sich im Ton und sind 
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fur die Keramikherstellung wichtig. Geeignete, nicht- 
leitende keramische Fullstoffe sind Oxidkeramiken auf 
der Basis von Al 2 0 3/ Zr0 2/ MgO, Ti0 2 , Cr 2 0 3 oder Si0 2 so- 
wie deren Kombination in Verbundwerkstof f en . 

5 

Der Fullstoff weist unterhalb von 1000 °C vorteilhaft 
elastisches Hochtemperaturverhalten auf. Darunter ist 
zu verstehen, dass der Fullstoff auch bei Einsat ztempe- 
raturen seine thermomechanischen Eigenschaf ten uber 

10 langere Zeit nicht verandert . Typischerweise werden 

Hochtemperatur-Brennstof f zellen bei Betriebstemperatu- 
ren von 700 bis 8 00 °C betrieben. Die erf indungsgemafee 
Dichtung erfullt regelmaSig daruber hinaus ihre Funkti- 
on bei geeigneter Belastung auch bei thermischer 

15 Zyklierung in einem Temperaturbereich von Raumtempera- 

tur bis zu 1000 °C. 

Ausgestaltungen der erf indungsgemaSen Dichtung sehen 
Fullstoffe sowohl nur auf einer, als auch auf beiden 

20 Seiten der strukturierten metallischen Schicht vor. Je 

nach Menge des auf gebrachten Fullstoffs andert sich da- 
durch die Steifigkeit der metallischen Schicht, bzw. 
der Folie, und damit der gesamten Dichtung. Eine beid- 
seitige Anordnung mit Fullstoff fuhrt dabei regelmaSig 

25 zu einer steiferen Dichtung. 

Bei einer Prof ilgeometrie der metallischen Schicht in 
Form eines Wellenprof ils , ist der Fullstoff vorteilhaft 
in den Wellentalern angeordnet . Auf diese Weise kombi- 
30 niert sich die Dichtungswirkung der metallischen 

Schicht mit einer verbesserten Elastizitat durch den 
eingefiigten Fullstoff in besonderer Weise. 
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Der Fiillstoff selbst ist in der Regel nicht leitend 
ausgebildet. Bei einer Dichtung mit einer gleichzeiti- 
gen elektrischen Kon t akt i e rung ist deshalb darauf zu 
achten, daS der Fullstof f nicht zwischen der metalli- 
5 schen Schicht und dem abzudichtende Bauteil angeordnet 

wird, da es sonst zu einer Isolierung der abzudichten- 
den Bauteile kommt . 

Eine weitere Ausgestaltung der erfindungsgemafien Dich- 
10 tung sieht ein Hohlprofil als metallische Schicht vor, 

in dessen Hohlraum der Fullstof f angeordnet ist. 



Spezieller Beschreibungsteil 
15 Im folgenden wird die Erfindung anhand von Figuren und 

Ausf iihrungsbeispielen erlautert . Dabei zeigen: 

Fig. 1: Ausf iihrungsbeispiel der Dichtung mit einer 

wellenf ormig gepragten Metallfolie und beid- 
20 seitig angeordnetem Fullstof f. 

Fig. 2: Ausf uhrungsbei spiel der Dichtung mit einer 

wellenf ormig gepragten Metallfolie und einsei- 
tig angeordnetem Fullstof f. 

Fig. 3a: Ausf iihrungsbeispiel der Dichtung mit zwei me- 
25 tallischen Schichten, die ein Hohlprofil bil- 

den, und darin angeordnetem Fiillstoff 

Fig. 4: Ausf iihrungsbeispiel der Dichtung mit zwei me- 
tallischen Schichten, die ein Hohlprofil bil- 
den, und darin angeordnetem Fiillstoff 



30 



In der Figur 1 ist eine erf indungsgemaSe Ausfiihrungs- 
form der Dichtung mit einer wellenf ormig gepragten Me- 
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tallfolie 1 und beidseitig angeordnetem Fullstoff 2 zu 
sehen. Die thermomechanischen Eigenschaf ten dieser 
Dichtung werden beeinfluSt durch die Hohe der Dichtung, 
der Anzahl der Wellen sowie der Neigung der Flanken. 
Dabei ist fur eine Abdichtung zwischen zwei Bauteilen 3 
wenigstens eine Welle mit zwei Kontaktlinien (Wellenta- 
ler) an dem ersten Bauteil und einer Kontaktlinie (Wei- 
lenberg) an dem zweiten Bauteil notwendig. Je hoher die 
Anzahl an Kontaktlinien, desto besser die Abdichtung. 
Andererseits wird durch eine groSe Zahl an Kontaktli- 
nien und durch steilere Flanken in einer Welle die 
Elastizitat der Dichtung regelmafiig verringert. Ein 
Fachmann wird daher fur ein vorgegebenes Problem eine 
geeignete Auswahl der Prof ilgeometrieparameter auswah- 
len. 

Die Figur 2 zeigt eine ahnliche Ausf uhrungsf orm der er- 
f indungsgemaSen Dichtung. Im Vergleich zur Figur 1 
weist diese jedoch nur auf einer Seite der metallischen 
Schicht den auf gebrachten Fullstoff auf. Dadurch kann 
die Steiffigkeit der Dichtung verringert, und die Elas- 
tizitat dadurch vorteilhaft erhoht werden. Sofern die 
metallische Schicht der Dichtung eine genugend dicke 
Al 2 0 3 -Schicht ausbildet, kann gleichzeitig eine elekt- 
rische Isolierung der abzudichtenden Bauteile erzielt 
werden. Dies ist insbesondere bei einem Einsatz der 
Dichtung in einer Hochtemperatur-Brennstof f zelle regel- 
maSig der Fall . Bei einer geeigneten Werkstoff auswahl 
fur die metallische Schicht kann jedoch auch eine 
elektrische Leitung uber die Dichtung bewirkt werden. 
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Weitere Ausgestaltungen der erf indungsgemaSen Dichtung 
sind in den Figuren 3 und 4 wiedergegeben . Diese beste- 
hen jeweils aus zwei strukturierten metallischen 
Schichten, die eine Art Hohlkorper (Hohlprofil) erge- 
5 ben, in dem sich das Fullmaterial befindet. Auch diese 

Aus fuhrungs form weist eine vorteilhafte Hohe von ca. 
1 mm bei einer Prof ilgeometrie des quadrat ischen Hohl- 
korpers von ebenso ca. 1 mm auf . Je nach geometrischer 
Anordnung ergeben sich dabei Dichtungen, die mit den 

10 abzudichtenden Bauteilen eine Kontaktlinie (Fig. 3) 

oder eine Kontaktf lache (Fig. 4) bilden. Je nach Anfor- 
derung an die Dichtung, bzw. deren Einsatz, kann eine 
Anordnung mit einer Kontaktlinie vorteilhaft eine ver- 
besserte Dichtwirkung aufweisen, wahrend eine Anordnung 

15 mit einer Kontaktf lache den Vorteil der sehr einfachen 

Herstellung auf weist . 

Ausf uhrungsbeispiele : 

Wellenprofil aus einer gepragte Metallf olie aus einer 
20 austenitischen Nickelbasis-Legierung, 

Werkstoff Nr. 2.4633, 2.4668 und 2.4665, 
Foliendicke: 0,030 bis 0,6 mm, bevorzugt 0,1 bis 

0,2 mm, 

Flankenwinkel : 2 0 bis 50°, bevorzugt 30°, 
25 Profilhohe: 0,5 bis 5 mm, bevorzugt 1 mm, 

Anzahl der Wellenprof ile : 1 bis 4, bevorzugt 2. 

Hohlprofil aus einer gepragten Metallfolie aus einer 
austenitischen Nickelbasis-Legierung, 
30 Werkstoff Nr. 2.4633, 2.4668 und 2.4665, 

Foliendicke: 0,03 0 bis 0,6 mm, bevorzugt 0,1 bis 

0 , 2 mm , 
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Flankenwinkel : 30 bis 50° , bevorzugt 45° , 
Profilhohe: 0,5 bis 5 mm, bevorzugt 1 mm, 
Anzahl der Wellenprof ile : 1 bis 2, bevorzugt 1. 



WO 03/032420 



PCT/DE02/03323 



10 

Patentanspruche 



1. Hochtemperaturbestandige Dichtung aus einer struk- 
turierten metallischen Schicht (1) mit wenigstens 
einem Bereich auf der Oberflache der Schicht, auf 
dem ein Fullstoff (2) angeordnet ist . 

2. Hochtemperaturbestandige Dichtung nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet , daS die strukturierte me- 
tallische Schicht (1) ein Wellen- oder Hohlprofil 
aufweist . 

3 . Hochtemperaturbestandige Dichtung nach einem der 
vorhergehenden Anspriiche , 

mit einem Fullstoff (2) aus Tonmineral oder einem 
keramischen Material . 

4 . Hochtemperaturbestandige Dichtung nach einem der 
vorhergehenden Anspriiche, mit Glimmer als Fullstoff 

(2) . 

5. Hochtemperaturbestandige Dichtung nach einem der 
vorhergehenden Anspriiche, bei dem der Fullstoff (2) 
einseitig in den Wellentalern der metallischen 
Schicht (1) angeordnet ist. 

6 . Hochtemperaturbestandige Dichtung nach einem der 
vorhergehenden Anspriiche, bei dem der Fullstoff (2) 
beidseitig in den jeweiligen Wellentalern der me- 
tallischen Schicht (1) angeordnet ist. 
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7. Hochtemperaturbestandige Dichtung nach einem der 
vorhergehenden Anspruche, bei dem die erste metal - 
lische Schicht zusammen mit einer weiteren metalli- 
schen Schicht ein Hohlprofil bildet, in dem der 
Fullstoff (2) angeordnet ist . 

8. Vorrichtung umfaiSend zwei Bauteile und einer da- 
zwischen angeordneten Dichtung nach einem der An- 
spruche 1 bis 7. 

9. Vorrichtung nach vorhergehendem Anspruch 8, dadurch 
gekennzeichnet , daS der Kontakt zwischen wenigstens 
einem Bauteil und der Dichtung uber wenigstens eine 
Kontaktlinie erf olgt . 

10. Vorrichtung nach vorhergehendem Anspruch 8, dadurch 
gekennzeichnet, dafe der Kontakt zwischen wenigstens 
einem Bauteil und der Dichtung uber eine Kontakt - 

f lache erf olgt . 

11. Brennstof f zelle mit einer Vorrichtung gemaS einem 
der vorhergehenden Anspruche 8 bis 10. 

12. Hochtemperatur-Brennstof f zellenstapel mit einer 
Vorrichtung gemafi einem der vorhergehenden Anspru- 
che 8 bis 10 . 



13 . Hochtemperatur-Warmeaustauscher mit einer Vorrich- 
tung geraaS einem der vorhergehenden Anspruche 8 bis 
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Figur 3 



Figur 4 



